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Samenvatting
In dit proefschrift wordt het gedrag van heliumatomen in het metaal wolfraam bestudeerd door
middel van theoretische berekeningen en computersimulaties. Omdat helium een edelgas is,
lost het slecht op in wolfraam. Als helium toch in wolfraam terecht komt, doordat het er
bijvoorbeeld in geschoten wordt, gaat het er vanwege zijn hoge mobiliteit snel weer uit of
wordt het gebonden aan roosterfouten. Voorbeelden van roosterfouten zijn onzuiverheids-
atomen op plaatsen waar een wolfraamatoom had moeten zitten, vacatrues, en agglomeraten
van helium in microholten: heliumbellen. Deze bellen kunnen aanleiding geven tot
verschijnselen als helium-verbrossing en zwelling van het materiaal. Wolfraam dat in
toekomstige fusiereactoren gebruikt zou worden, zou bloot komen te staan aan een intens
bombardement van heliumatomen met energieen die kunnen oplopen tot 100 keV.
Om het gedrag van helium in wolfraam te kunnen begrijpen is het van belang om te
weten hoe de afzonderlijke heliumatomen bewegen en hoe sterk helium gebonden wordt aan
roosterfouten. Bij het experimentele onderzoek is onder meer gebruikt gemaakt van de
zogenaamde verstoorde-hoekcorrelatietechniek. Met deze techniek is het mogelijk om de
gradiënt van het elektrische veld ter plaatse van een ingebed radioactief atoom te meten. De
veldgradiënt geeft informatie over de lokale roostersymmetrie en daarmee over de structuur
van het bestudeerde defect. Een andere, veel gebruikte methode is heliumdesorptiespectrome-
trie. Hierbij wordt het gedrag van helium bestudeerd aan de hand van de desorptiesnelheid,
gemet€n als functie van de temperatuur.
Voor een conecte interpretatie van de metingen zijn atomistische berekeningen aan de
onderzochte systemen in veel gevallen onontbeerlijk. Bij de berekeningen die in dit
proefschrift worden beschreven is gebruik gemaakt van twee rekenmethoden. De eerste is een
zogenaamde ab initio methode, dat wil zeggen een rekenmethode waarbij alleen de
kristalstruktuur en de atooÍnnuÍÍrmers van de atomen in het kristal zijn gegeven. Met behulp
van deze methode kunnen onder meer de totale energie van het kristal en de lokale elektrische
veldgradiënt worden uitgerekend. Als gevolg van de tijdrovende rekenprocedures is het helaas
niet mogelijk om de krachten op de atomen uit te rekenen, en met behulp daarvan de
evenwichtsposities van de atomen in het kristal te bepalen (moleculaire statica). Voor zulke
berekeningen hebben we een andere, semi-empirische methode gebruikt. Hiermee is het niet
alleen mogelijk om de minimale energie van een gegeven systeem te bepalen, maar ook om
alle atomen in een kristal gedurende een zekere tijd bij een zekere temperatuur te laten
bewegen en zodoende het gedrag van de atomen te simuleren (moleculaire dynamica). Deze
laatste soort van berekeningen kan worden uitgevoerd voor systemen die ettelijke duizenden
atomen omvatten.
Na een korte inleiding in hoofdstuk 1, wordt in hoofdstuk 2 uitgelegd hoe de qb initio
methode opgezet is en welke benaderingen hierbij gebruikt zijn. ln hoofdstuk 3 wordt
hetzelfde gedaan voor de semi-empirische methode. In dit hoofdstuk wordt tevens
geconstateerd at de semi-empirische methode niet goed werkt voor een lage coórdinate van
de atomen, en wordt er een alternatieve interpretatie gegeven, die aan de hand van ab initío
berekeningen aan waterstof wordt toegelicht .
De potentialen die nodig zijn voor de semi-empirische methode worden meestal
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geconstrueerd door de potentiaalparameters zodanig te kiezen dat de experimentele waarden
van de cohesieënergie, elastische constanten, formatieënergie van een vacature, enz. zo goed
mogelijk voorspeld worden. Voor de systemen cadmium-helium-wolfraam en indium-helium-
wolfraam zijn evenwel slechts een beperkt aantal experimentele gegevens beschikbaar. Daarom
hebben wij een methode ontwikkeld om potentialen te construeren door gebruik te maken van
waarden die vooraf berekend zijn met de ab inítio methode. Deze constructiemethode staat
beschreven in hoofdstuk 4.
Het gedrag van helium-vacatureclusters heeft men bestudeerd met behulp van helium-
desorptiespectrometrie n verstoorde-hoekcorrelatiemetingen. I  het laatste geval is er een
indiumatoom nodig als probeatoom, hetgeen in beginsel de binding van het heliumatoom aan
de cluster zou kunnen veranderen. Om die reden mogen de resultaten van metingen gedaan
met deze twee methoden niet zonder meer met elkaar vergeleken worden. In hoofdstuk 5
presenteren wij de resultaten van semi-empirische berekeningen voor helium-vacatureclusters
met en zonder indiumatoom, waaruit blijkt dat het indiumatoom weinig invloed heeft op de
bindingsenergie van het helium.
In hoofdstuk ó wordt het gedrag van een heliumatoom in een perfect wolfraamkristal
bestudeerd door middel van moleculaire dynamica, waarbij de volledige levenscyclus van een
heliumatoom wordt gevolgd. Eerst wordt de implantatie gesimuleerd voor heliumenergieen
varierende van 10 tot 1000 eV. Uit deze simulaties hebben we de kans kunnen bepalen dat
een ge'implanteerd heliumatoom door de eerste lagen van het kristal heen dringt. Ook hebben
we het energieverlies per eenheid van weglengte uitgerekend voor heliumenergieen kleiner dan
100 eV. Eenmaal in het wolfraam zal het heliumatoom gaan diffunderen. Het blijkt dat de
activeringsenergie voor diffusie die volgt uit de moleculaire dynamicaberekeningen lager
uitkomt dan de statisch berekende waarde. Dit wordt kwalitatief verklaard aan de hand van
een eenvoudig model. Simulatie van het emissieproces maakt duidelijk dat het heliumatoom
het metaal verlaat met een energie van ongeveer 4 eV. De hoekverdeling is anisotroop en sterk
gepiekt in voorwaartse richting. AI deze resultaten komen goed overeen met de gemeten
waarden.
In hoofdstuk 7 berekenen wij de elektrische veldgradiënt ter plaatse van het
cadmiumatoom in al dan niet met helium gedecoreerde cadmium-vacatureclusters,
gebruikmakende van de ab initío methode. Om inzicht te verkrijgen in de posities en
bewegingen van de atomen, worden eerst semi-empirische berekeningen uitgevoerd. De
veldgradiënten worden vervolgens berekend voor het geval dat alle atomen substitutionele
roosterposities innemen en het voor geval dat alle atomen gerelaxeerd zijn naar de
evenwichtsposities die volgen uit de moleculaire staticaberekeningen. De berekende
veldgradiënten komen binnen 707o overcen met de experimentele waarden. Het blijkt dat een
kleine variatie in de atoomposities een groot effect heeft op de waarde van de veldgradiënt.
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